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coefficient.  Eularian‐Eularian method with  kinetic  theory  of  granular  flow  is  used  to 
solve  the  gas‐solids  two‐phase  flow  in  the  CFB  riser.  The  simulation  results  are 
compared with experimental data, with  the  reaction  rate modified using an empirical 
coefficient  to  provide  better  simulation  results  than  the  original  reaction  rate.  
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In  this  study,  a  computational  fluid  dynamics  (CFD)  model  has  been  developed  to 
simulate catalytic ozone decomposition reaction in a gas‐solids circulating fluidized bed 




state  into  a  fluid‐like  state  through  contacting with  a moving  fluid,  either  a  gas  or  a 
liquid. When a  fluid  is  injected from the bottom of a bed of solid particles,  it will  flow 
upwards  through  the bed of particles  via  the  space between  the particles. When  the 
velocity  of  the  fluid  is  low,  the  drag force  on  particles  is  also  low,  and  thus  the  bed 
remains in a fixed state. When the fluid velocity is increased, the drag force will begin to 
counteract the gravity, causing the bed to expand in volume as the particles move away 
from each other. Further  increasing  the  fluid velocity,  there will be a  critical  value at 
which the upward drag force will exactly equal to the gravitational force, so the particles 
become suspended within the fluid. At this critical value, the bed is considered as being 






A  gas‐solids  fluidized  bed  is  a  reactor  device  based  on  the  fluidization  phenomenon 
between  gas  and  solid  particles,  which  can  be  applied  to  implement  a  variety  of 
multiphase chemical  reactions.  In a gas‐solids  fluidized bed, gas  is  introduced  through 
granular solid particles at a velocity high enough to fluidize the particles to make it flow 
as a fluid. Depending on the magnitude of the fluid velocity, when it is increased, there 






the 1970s when  the  concept of  circulating  fluidization was  first  reported  (Yerushalmi, 
Turner, and Squires 1976). 
There  is  a  considerable  progress  of  the  research  on  CFB  reactors. Many  researchers 
have  confirmed  the  remarkable  features  of  CFBs,  such  as  higher  gas‐solids  contact 
efficiency, reduced axial dispersion for both gas and solids phases and higher gas‐solids 
throughput. Thus, CFBs have been used  in  various  chemical processes,  including  FCC, 
combustion of low grade coal, fluid hydroforming etc. (Grace 1990; Reh 1999; Zhu and 
Cheng 2005). 
The  aerodynamic  study  is  important  in  improving  CFB  designs.  A  non‐uniform  radial 





2007; Miller and Gidaspow 1992; Li 2010). Core‐annulus  structure of  solid particles  in 
the radial profile represents a dense solids region near the wall and a dilute solids region 
in the centre of the CFB. Particle transportation occurs between the dilute region and 
dense  region.  This  non‐uniform  particle  distribution  results  from  the  existence  of 
particle clusters and greatly  influences  the aerodynamic characteristics of CFBs  (Grace 
and Bi 1997; Helland et al. 2007). 
To  understand  the  characteristics  of  gas‐solids  contacting  in  CFB,  catalytic  ozone 
decomposition reaction  is often applied as a model reaction  in a growing consensus  in 
recent period  (Kagawa et al. 1990;  Jiang et al. 1990;  Jiang et al. 1991; Bi et al. 1992; 
Ouyang, Lin, and Potter 1993; Ouyang, Li, and Potter 1995; Bolland and Nicolai 2001; Li 
2010). During the  fluidization  in a CFB, catalytic decomposition of ozone  into diatomic 
oxygen  requires  very  low  concentration  of  the  ozone  so  that  the  gas  density  and 
temperature changes caused by the reaction  in the CFB can be neglected.  In addition, 
catalytic  ozone  decomposition  reaction  has  an  easily measurable  first‐order  reaction 
rate at ambient temperature. Moreover, ozone detection technology  is effective using 
fairly  simple methods  (Syamlal  and  O'Brien  2003).  Thus,  all  these  advantages make 






expensive  and  difficult  to measure  the  fluidization  process with  details.  Thus,  CFD  is 
considered as a relatively more economical method to investigate the process in CFBs. 
CFD  is  a  subfield  of  fluid mechanics  that  uses  numerical methods  and  algorithms  to 
solve and analyze problems about  fluid  flows. Computers are  the  tool  to execute  the 
calculations  required  to  simulate  the  interaction  of  fluid  with  surfaces  defined  by 
boundary  conditions.  With  the  high  pace  of  technology  development  on  high‐








In  the  Eulerian‐Lagrangian model,  the  solids  phase  is  solved  as  a  discrete  phase  by 
tracking  a  large  number  of  particles  based  on  Lagrangian  force  balance  equations. 
However, there  is a basic underlying assumption  in the Eulerian‐Lagrangian model that 
the dispersed second phase should be  in a very  low volume  fraction. The particles are 










solved  by  Navier–Stokes  equations  coupling  with  pressure  and  interphase  exchange 
coefficient  (Wen  and  Yu  1966;  Syamlal  and  O'Brien  1986;  Gidaspow,   Bezburuah, 
and  Ding 1992). Any number and type of second phase can be modeled. The drawbacks 
of  the Eulerian‐Eulerian method are  the  requirement of  large  computer memory and 
convergence difficulty due to a large amount of equations to be solved for each phase. 
To describe  the particle motion,  the kinetic  theory of granular  flow was proposed by 
analogy between  the  random motion of particles caused by particle‐particle collisions 




which  is widely  used  in  studies  for  gas‐solids  two‐phase  flows.  The  research  on  CFD 










size  close  to  10  times  of  the  particle  diameter  can  be  a  critical  value  to  ensure  the 
numerical simulation is steady (Agrawal et al. 2001; Andrews IV, Loezos, and Sundaresan 
2005). Actually  the  grid  captures  the particle  clusters  rather  than  individual particles. 
The  particle  cluster  is  considered  as  a mesoscale  structure  arisen  as  a  result  of  an 
instable motion between gas and particle phases, the length scale of which is about 10 
times  the particle size.  If  the grid size  is smaller  than  this  length scale,  the  fluctuation 
will  be  revealed  (Zhang  and  VanderHeyden  2001;  Agrawal  et  al.  2001;  Andrews  IV, 
Loezos,  and  Sundaresan  2005). At  the  same  time,  a  longer  simulation  flow  time  can 
provide more steady results (Ibsen and Hjertager 2001).  
The effect of  the  inlet distributor of a CFB  riser on  the core‐annulus structure of solid 
particles  was  studied  in  the  previous  work  (Peng,  Zhu,  and  Zhang  2010).  Different 
distributions of nozzles on the distributor will result in different radial profiles for solids 
volume  fraction.  Using  jets  inlet  approach  as  the  inlet  boundary  condition  predicts 
better solids distribution mimicking experimental results (Peng, Zhu, and Zhang 2010). 
The  wall  in  a  CFB  has  a  strong  effect  on  the  particle  distribution  as  shown  by 
experiments (Savage and Sayed 1984; Craig, Buckholz, and Domoto 1987; Qi, Zhang, and 





introduced  to  define  the  wall  conditions  numerically.  The  former  describes  the 
roughness  of  the  wall  to  determine  the  momentum  transfer  due  to  the  collision 
between the particle and wall with the value between 0 for perfectly specular collision 
and  1  for  perfectly  diffuse  collision.  The  latter  is  the  coefficient  determining  the 





2010; Lan et al. 2012). Moreover,  in CFB,  low  specularity coefficient can  lead  to good 
results  comparing  to  experimental  results  (Benyahia,  Syamlal,  and  O'Brien  2007; 





as  the  coefficients  defining  the  physical  property  of wall,  there  is  no  generality  test 
under different operating conditions 
Very few works have been reported in the literature on the coupling between detailed 
aerodynamic modeling  and  chemical  reactions  in  CFB  systems.  Therdthianwong  et  al 
(2003) modeled 2D ozone decomposition reaction in a CFB riser, but the predicted solids 





reported  the  results  about  the  simulation  of  ozone  decomposition  reaction  in  a  gas‐
solids  CFB  riser  with  kinetic  theory  of  granular  flow  with  a  good  agreement  with 
experiments,  but  the  numerical  solutions  of  ozone  concentrations  and  solid  volume 
fraction  presented  oscillated  in  a  range  between  5%  and  50%  of  the  average  value, 








(2) No  CFD  study  has  been  done  on  the  sensitivity  of  wall  boundary  conditions  on 










(2) To  study  the effect of  the wall boundary  conditions on  solids distributions  in CFB 
risers. 




(1) Chapter 1 gives a brief  introduction and  literature review on CFD modeling on gas‐
solids flows in CFB risers. 
(2) Chapter 2 describes the configuration of the CFB riser used in this study and the CFD 
model  for  the  simulation  of  the  gas‐solids  two‐phase  flow  and  catalytic  ozone 
decomposition in a CFB riser. 
(3) Chapter  3  presents  the  effect  of  wall  boundary  conditions  on  the  solid  particle 
distribution in a CFB riser. 
(4) Chapter  4  provides  a  comparison  of  the  radial  and  axial  profiles  for  the  reactant 










































































































































The  CFB  riser  used  in  this  study  is  from  the  previous work  by  Li  (2010), where  the 
catalytic ozone decomposition experiment was carried out. The CFB system is illustrated 
in Figure 2.1. The riser is 10m in height with 76.2 mm inner diameter. The mixed gas is 
supplied  from  the nozzles on  the distributor  located at  the bottom of  the riser, which 
are  shown  on  Figure  2.2.  It  should  be  noticed  that  the  distributor  is  not  completely 
axisymmetric.  Solid particles  from  the  storage  tank  are  fluidized by  the  gas  from  the 
perforated distributor plate towards the top of the riser. Due to the height of riser, the 
two‐phase flow can achieve fully developed flow. 
The  air  supplied  from  the  bottom  of  the  riser  contained  about  20  ppm  ozone.  The 
decomposition of ozone to oxygen is a thermodynamically favoured process (Wojtowicz 
2005). However, the ozone decomposition reaction under room temperature is slow in 
the  lack  of  catalysts  and  ultraviolet  light.  Therefore,  catalysts  are  requisite  to 




















The  Eulerian‐Eulerian  method  is  employed  in  this  study  due  to  high  solids  volume 
fraction  in  the CFB  riser. The  solids phase  is  treated as a  continuum phase  solved by 
mass and momentum  transported equations  similar  to  those  for  the  fluid phase. The 
momentum exchange  is coupled by pressure and  interphase exchange coefficient. The 








Conservation equation of mass for the gas phase
∂
∂t ቀα୥ρ୥ቁ ൅ ׏ ∙ ቀα୥ρ୥ νԦ୥ቁ ൌ 0  (1)
Conservation equation of mass for the solids phase
∂
∂t ൫αୱρୱ൯ ൅ ׏ ∙ ൫αୱρୱ νԦୱ൯ ൌ 0  (2)
α is volume fraction and αg+ αs=1 
Conservation equation of momentum for the gas phase
∂
∂t ቀα୥ρ୥ νԦ୥ቁ ൅ ׏ ∙ ቀα୥ρ୥ νԦ୥νԦ୥ቁ ൌ െα୥׏p ൅ ׏ ∙ ቀτ୥,୫
ധധധധധ ൅ τ୥,୲ധധധധቁ ൅ α୥ρ୥gሬԦ ൅ Kୱ୥൫νԦୱെνԦ୥൯  (3)
where 





3α୥ρ୥k୥I̿ ൅ α୥μ୥,୲ ቀ׏ νԦ୥൅ ׏ νԦ୥
୘ቁ െ 23α୥μ୥,୲׏ ∙νԦ୥ I ̿





∂t ൫αୱρୱ νԦୱ൯ ൅ ׏ ∙ ൫αୱρୱ νԦୱνԦୱ൯
ൌ െαୱ׏p െ ׏pୱ ൅ ׏ ∙ ቀτୱ,୫ധധധധധ ൅ τୱ,୲ധധധധቁ ൅ αୱρୱsԦ ൅ K୥ୱ൫νԦ୥െνԦୱ൯ 
(4)
where 
τୱ,୫ധധധധധ ൌ αୱμୱ,୫ ቀ׏ νԦୱ൅ ׏ νԦୱ୘ቁ െ
2
3αୱμୱ,୫׏ ∙νԦୱ I̿ ൅ λୱ׏ ∙νԦୱ I ̿
τୱ,୲ധധധധ ൌ െ23αୱρୱkୱI̿ ൅ αୱμୱ,୲ ቀ׏ νԦୱ൅ ׏ νԦୱ
୘ቁ െ 23αୱμୱ,୲׏ ∙νԦୱ I ̿
K  is  the  interphase  exchange  coefficient  and  Kgs=Ksg.  In  the  Syamlal‐O’Brien  model 










νୱ,γ ൌ 0.5 ቀA െ 0.06Reୱ ൅ ඥሺ0.06Reୱሻଶ ൅ 0.12Reୱሺ2B െ Aሻ ൅ Aଶቁ  (6)
where A=αg4.14, B=0.8αg1.28 for αg≤0.85 and B=ag2.65 for α>0.85 and Reୱ ൌ ஡ౝୢ౩หνԦ౩ିνԦౝหμౝ,ౣ  
The solids pressure and viscosity are  related  to  the granular  temperature θs based on 





pୱ ൌ 2ρୱሺ1 ൅ eୱୱሻαୱଶgୱ,଴Θୱ  (7)



















6ሺ3 െ eୱୱሻ ൤1 ൅
2
5 gୱ,଴αୱሺ1 ൅ eୱୱሻሺ3eୱୱ െ 1ሻ൨  (10)
Bulk viscosity 














∂t ൫ρୱαୱΘୱ൯ ൅ ׏ ∙ ൫ρୱαୱ νԦୱ Θୱ൯൨





4ሺ41 െ 33ηሻ ൤1 ൅
12
5 η






ଶΘୱଷ ଶ⁄   (14)
and the energy exchange between two phases is defined as Φ୥ୱ ൌ െ3K୥ୱΘୱ 
k turbulence model for the gas phase
∂
∂t ቀα୥ρ୥k୥ቁ ൅ ׏ ∙ ቀα୥ρ୥ νԦ୥ k୥ቁ
ൌ ׏ ∙ ൬α୥ ൬μ୥,୫ ൅
μ୥,୲
σ୩ ൰ ׏k୥൰ ൅ ቀα୥G୥,୩ െ α୥ρ୥ε୥ቁ ൅ Kୱ୥൫Cୱ୥ kୱ െC୥ୱ k୥൯
െ Kୱ୥൫νԦୱെνԦ୥൯
μୱ,୲








∂t ቀα୥ρ୥ε୥ቁ ൅ ׏ ∙ ቀα୥ρ୥ νԦ୥ ε୥ቁ
ൌ ׏ ∙ ൬α୥
μ୥,୲
σα ׏ε୥൰
൅ ε୥k୥ ቊCଵεα୥G୥,୩ െ Cଶεα୥ρ୥ε୥







where μ୥,୲ ൌ ρ୥Cμ ୩ౝ
మ
εౝ  and Cμ ൌ 0.09. 
k turbulence model for the solids phase: 
∂
∂t ൫αୱρୱkୱ൯ ൅ ׏ ∙ ൫αୱρୱ νԦୱ kୱ൯
ൌ ׏ ∙ ൬αୱ ൬μୱ,୫ ൅
μୱ,୲
σ୩ ൰ ׏kୱ൰ ൅ ൫αୱGୱ,୩ െ αୱρୱεୱ൯ ൅ K୥ୱ൫C୥ୱ k୥ െCୱ୥ kୱ൯
െ K୥ୱ൫νԦ୥െνԦୱ൯
μ୥,୲








∂t ൫αୱρୱεୱ൯ ൅ ׏ ∙ ൫αୱρୱ νԦୱ εୱ൯
ൌ ׏ ∙ ൬αୱ
μୱ,୲
σα ׏εୱ൰
൅ εୱkୱ ቊCଵεαୱGୱ,୩ െ Cଶεαୱρୱεୱ







where μୱ,୲ ൌ ρୱCμ ୩౩
మ
ε౩  and Cμ ൌ 0.09. 
Catalytic ozone decomposition





∂t ቀα୥ρ୓యY୓యቁ ൅ ׏ ∙ ቀα୥ρ୓య νԦ୥ Y୓యቁ ൌ െ׏ ∙ α୥J୓̅య ൅ R୓య  (19)









∂t ቀα୥ρ୓మY୓మቁ ൅ ׏ ∙ ቀα୥ρ୓మ νԦ୥ Y୓మቁ ൌ െ׏ ∙ α୥J୓̅మ ൅ R୓మ 
(20) 







∂t ൌ WA୮k୰C୓య  (21)
kr  is the reaction rate constant  , which  is determined by experimental data.  It can also 
be expressed by Arrhenius equation k୰ ൌ zeି୉౗/୰୘. z, Ea, r and T are the pre‐exponential 













the  CFB  riser.  The  schematic  diagram  of  the  computational  domain  and  boundary 
conditions are shown in Figure 2.3. The boundary conditions at the inlet, outlet and wall 
are set up according to actual conditions in the riser. 
Inlet:  the profiles of  the velocities of gas and solids, and volume  fraction of solids are 




Wall:  for  the gas phase, no  slip velocity on  the wall  is used. For  the  solids phase,  the 
particles  can  slip on  the wall based on  the  Jackson and  Johnson  theory  (Johnson and 
Jackson 1987). The shear stress and collision energy are: 











In  Eqs.  (23)  and  (24), φ is  the  specularity  coefficient  and   eୱ.୵ is  the  particle‐wall 
restitution  coefficient.  The  second  term  in  Eq.  (24)  represents  the  energy  loss  by 
collision  between  the  particle  and  wall.  The  specularity  coefficient  describes  the 





and  1  for  perfectly  diffuse  collision.  The  particle‐wall  restitution  coefficient  is  the 
parameter determining the dissipation energy per particle‐wall collision. Both of the two 
parameters are empirical and to be determined  from experimental results (Benyahiaa, 

















Thus,  the  enhanced wall  treatment  is  used  in  this  study.  In  this method,  the  region 
where the standard wall functions used is divided into two regions – the viscosity layer 
and buffer layer. The first grid is located in the region where the viscosity dominates the 
flow  and  there  are  at  least  10  grids  in  the  buffer  layer  to  capture  the  flow.  So  the 








Re୷ ൌ ρy√kμ   (24)
y  is the distance from the nearest wall.   When Re୷ ൐ 200, the k‐ε turbulence model  is 
employed.  In  the  viscosity  affected  region ൫Re୷ ൏ 200൯,  the  one‐equation model  of 
Wolfshtein  (Wolfshtein  1969)  is  applied.  In  the  one‐equation model,  the momentum 
equations and the k equation are the same as described above. However, the turbulent 
viscosity μ୲,୴ is calculated by: 
μ୲,୴ ൌ ρCμlμ√k  (25)
where the length scale lμ was derived by Chen and Patel (Chen and Patel 1988): 
lμ ൌ yC୪∗൫1 െ eିୖୣ౯ ୅μ⁄ ൯  (26)
where C୪∗ ൌ 0.4187Cμିଷ ସ⁄ , Aμ ൌ 70. 
To prevent the solution convergence from being  impeded when the turbulent viscosity 





μ୲,ୣ୬୦ ൌ λεμ୲ ൅ ሺ1 െ λαሻμ୲,୴  (27)
A blending function λε is: 













solver. The discretization scheme  for all convection  terms  is  the second‐order upwind 









Gas density (kg mଷ⁄ )  1.225 
Gas viscosity (kg ሺm ∙ s⁄ ሻ)  1.7894x10‐5 
Particle density (kg mଷ⁄ )  1730 
Particle diameter (μm)  60, 120, 240 
Superficial gas velocity (m s⁄ )  3, 5, 8.3 












































































































phenomenon  between  gas  and  particles  operated  under  high  gas  velocity  in  the 
circulating  flow  regime, which  can  be  applied  to  implement  a  variety  of multiphase 




During  the  fluidization process,  there  is  a non‐uniform  radial distribution of  the  solid 
particles in CFB risers, which is known as core‐annulus structure (Qi et al. 2003; Yan and 
Zhu  2004;  Huang,  Zhu,  and  Parssinen  2006;  Huang,  Yan,  and  Zhu  2007; Miller  and 
Gidaspow 1992; Li 2010). In Core‐annulus structure, there is a dense solids region near 
the wall and a dilute solids  region  in  the centre of a CFB  riser. Particle  transportation 
occurs  between  the  dilute  and  dense  regions.  This  non‐uniform  particle  distribution 
results  from  the existence of particle  clusters and greatly  influences  the aerodynamic 
characteristics of the CFBs (Grace and Bi 1997; Helland et al. 2007). 
At  present,  there  is world‐spread  effort  using  computational  fluid  dynamics  (CFD)  to 










gas  to  describe  the  intensity  of  the  fluctuation  of  solids motion  (Ding  and Gidaspow 
1990).  Turbulence  model  for  particle  phase  is  employed  to  describe  the  mixing  of 





the  specularity  coefficient  and particle‐wall  restitution  coefficient were  introduced  to 
define the wall boundary conditions in numerical simulations. The former describes the 
roughness  of  the  wall  to  determine  the  momentum  transfer  due  to  the  collision 
between the particle and wall with the value between 0 for perfectly specular collision 
and  1  for  perfectly  diffuse  collision.  The  latter  is  the  coefficient  determining  the 
dissipation energy per particle‐wall collision. The effect of these two coefficients on the 
numerical results for solid particle distributions has been studied by several researchers. 
It  was  reported  that  the  specularity  coefficient  strongly  affects  the  core‐annulus 




minor  role  (Benyahiaa,  Syamlala,  and O'Brien  2005; Almuttahar  and  Taghipour  2008; 
Wang et al. 2010; Li, Grace, and Bi 2010; Lan et al. 2012). Moreover, in CFB simulations, 
a  low  specularity  coefficient  can  lead  to  good  numerical  results  compared  to 




distribution  depends  strongly  on  the  particle  velocity,  but  the  effect  of  the  wall 
boundary  conditions on  the particle  velocity has not been  investigated. Moreover, as 




and  particle‐wall  restitution  coefficient.  The  volume  fraction  and  velocity  of  solid 
particles  obtained  from  numerical  simulations  using  different  specularity  coefficients 
and  particle‐wall  restitution  coefficients  are  analyzed  and  compared  with  available 
experimental data to validate the numerical model. 
3.2 Configuration	of	the	CFB	riser	
The  aerodynamics  in  a  CFB  riser  was  studied  experimentally  by  Li  (2010).  The  CFB 


















momentum  transport  equations  similar  to  those  of  the  fluid  phase.  The momentum 
exchange  is  coupled  by  the  pressure  and  interphase  exchange  coefficient.  The  solids 
pressure is calculated in the compressive regime. Due to the collision between particles, 
granular  temperature  is  introduced  to  be  proportional  to  the  kinetic  energy  of  the 














Conservation equation of mass for the gas phase
∂
∂t ቀα୥ρ୥ቁ ൅ ׏ ∙ ቀα୥ρ୥ νԦ୥ቁ ൌ 0  (1)
Conservation equation of mass for the solids phase
∂
∂t ൫αୱρୱ൯ ൅ ׏ ∙ ൫αୱρୱ νԦୱ൯ ൌ 0  (2)
α is volume fraction and αg+ αs=1 
Conservation equation of momentum for the gas phase
∂
∂t ቀα୥ρ୥ νԦ୥ቁ ൅ ׏ ∙ ቀα୥ρ୥ νԦ୥νԦ୥ቁ ൌ െα୥׏p ൅ ׏ ∙ ቀτ୥,୫










3α୥ρ୥k୥I̿ ൅ α୥μ୥,୲ ቀ׏ νԦ୥൅ ׏ νԦ୥
୘ቁ െ 23α୥μ୥,୲׏ ∙νԦ୥ I ̿
Conservation equation of momentum for the solids phase
∂
∂t ൫αୱρୱ νԦୱ൯ ൅ ׏ ∙ ൫αୱρୱ νԦୱνԦୱ൯
ൌ െαୱ׏p െ ׏pୱ ൅ ׏ ∙ ቀτୱ,୫ധധധധധ ൅ τୱ,୲ധധധധቁ ൅ αୱρୱsԦ ൅ K୥ୱ൫νԦ୥െνԦୱ൯ 
(4)
where 
τୱ,୫ധധധധധ ൌ αୱμୱ,୫ ቀ׏ νԦୱ൅ ׏ νԦୱ୘ቁ െ
2
3αୱμୱ,୫׏ ∙νԦୱ I̿ ൅ λୱ׏ ∙νԦୱ I ̿
τୱ,୲ധധധധ ൌ െ
2
3αୱρୱkୱI̿ ൅ αୱμୱ,୲ ቀ׏ νԦୱ൅ ׏ νԦୱ
୘ቁ െ 23αୱμୱ,୲׏ ∙νԦୱ I ̿
K  is  the  interphase  exchange  coefficient  and  Kgs=Ksg.  Syamlal‐O’Brien  (Syamlal  and 














where A=αg4.14, B=0.8αg1.28 for αg≤0.85 and B=ag2.65 for α>0.85 and Reୱ ൌ ஡ౝୢ౩หνԦ౩ିνԦౝหμౝ,ౣ  
The  solids  pressure  and  viscosity  is  related  to  the  granular  temperature  θs  based  on 
kinetic  theory  of  granular  flow.  In  the  Syamlal‐O’Brien  model  (Syamlal  and  O'Brien 
1986) , it is expressed by 
pୱ ൌ 2ρୱሺ1 ൅ eୱሻαୱଶgୱ,଴Θୱ  (7)
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∂t ൫ρୱαୱΘୱ൯ ൅ ׏ ∙ ൫ρୱαୱ νԦୱ Θୱ൯൨
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ଶΘୱଷ ଶ⁄   (14)
and the energy exchange between two phases is defined as φgs=‐Kgsθs 
(Gidaspow,  Bezburuah, and  Ding 1992). 





∂t ቀα୥ρ୥k୥ቁ ൅ ׏ ∙ ቀα୥ρ୥ νԦ୥ k୥ቁ
ൌ ׏ ∙ ൬α୥ ൬μ୥,୫ ൅
μ୥,୲
σ୩ ൰ ׏k୥൰ ൅ ቀα୥G୥,୩ െ α୥ρ୥ε୥ቁ ൅ Kୱ୥൫Cୱ୥ kୱ െC୥ୱ k୥൯
െ Kୱ୥൫νԦୱെνԦ୥൯
μୱ,୲





∂t ቀα୥ρ୥ε୥ቁ ൅ ׏ ∙ ቀα୥ρ୥ νԦ୥ ε୥ቁ
ൌ ׏ ∙ ൬α୥
μ୥,୲
σα ׏ε୥൰
൅ ε୥k୥ ቊCଵεα୥G୥,୩ െ Cଶεα୥ρ୥ε୥







where μ୥,୲ ൌ ρ୥Cμ ୩ౝ
మ
εౝ  and Cμ ൌ 0.09. 





∂t ൫αୱρୱkୱ൯ ൅ ׏ ∙ ൫αୱρୱ νԦୱ kୱ൯
ൌ ׏ ∙ ൬αୱ ൬μୱ,୫ ൅
μୱ,୲
σ୩ ൰ ׏kୱ൰ ൅ ൫αୱGୱ,୩ െ αୱρୱεୱ൯ ൅ K୥ୱ൫C୥ୱ k୥ െCୱ୥ kୱ൯
െ K୥ୱ൫νԦ୥െνԦୱ൯
μ୥,୲





∂t ൫αୱρୱεୱ൯ ൅ ׏ ∙ ൫αୱρୱ νԦୱ εୱ൯
ൌ ׏ ∙ ൬αୱ
μୱ,୲
σα ׏εୱ൰
൅ εୱkୱ ቊCଵεαୱGୱ,୩ െ Cଶεαୱρୱεୱ







where μୱ,୲ ൌ ρୱCμ ୩౩
మ










Inlet:  the profiles of  the velocities of gas and solids, and volume  fraction of solids are 




Wall:  for  the gas phase, no  slip velocity on  the wall  is used. For  the  solids phase,  the 
particles  can  slip on  the wall based on  the  Jackson and  Johnson  theory  (Johnson and 
Jackson 1987). The shear stress and collision energy are: 











In  Eqs.  (19)  and  (20),  φ  is  the  specularity  coefficient  and    es,w  is  the  particle‐wall 
restitution  coefficient.  The  second  term  in  Eq.  (20)  represents  the  energy  loss  by 
collision between particle and wall. . The specularity coefficient describes the roughness 
of  the wall  to  determine  the momentum  transfer  due  to  the  collision  between  the 
particle  and wall with  the  value  between  0  for  perfectly  specular  collision  and  1  for 
perfectly  diffuse  collision.  The  particle‐wall  restitution  coefficient  is  the  parameter 
determining  the  dissipation  energy  per  particle‐wall  collision.  Both  of  the  specularity 















 The  double‐precision  segregated,  implicit  formulations  and  unsteady  solver  are 
selected. The phase‐coupled SIMPLE algorithm is applied for the pressure‐based solver. 
The discretization scheme for all convection terms  is the second‐order upwind scheme 





Gas density (kg mଷ⁄ )  1.225 
Gas viscosity (kg ሺm ∙ sሻ⁄ )  1.7894x10‐5 
Particle density (kg mଷ⁄ )  1730 
Particle diameter (μm)  60 
Superficial gas velocity (m s⁄ )  3, 5 












nearly  unchanged, with  oscillation  less  1%,  after  16  sec  of  the  flow  time.  Thus,  the 
solutions are considered as steady‐state solutions. All the results presented in this study 
are the steady‐state solutions to guarantee the solutions independent of the time. 
















Figure 3.6 shows  the  results of  the grid  independence study.  It clearly shows  that  the 
results using the grids of 12,093, 23,577 and 46,690 cells are almost  identical, thus the 
grid of 12,093 is used in this study. 







































decrease  in  the  solids  volume  fraction  near  the  wall.  Zero  specularity,  which 
corresponds to  free‐slip condition on the wall  for solid particles, results  in the highest 
volume  fraction  of  solid  particles  near  the wall. When  the  specularity  is  0.0002,  the 
core‐annulus structure  is changed  to  that  the volume  fraction of solid particles at  the 




solids  volume  fraction  at  the  wall  using  different  specularity  coefficients  when  the 
particle‐wall restitution coefficients are 0.95, 0.9 and 0.85, respectively.  It can be seen 
that  the  solids  volume  fraction  at  the wall decreases  along  the  axial direction  for  all 







given  particle‐wall  restitution  coefficient.  Based  on  Eq.  (19),  higher  specularity 
coefficient means higher wall  shear  stress,  resulting  in higher  flow  resistance  for  the 
particles to move upward.   Therefore, the solids volume fraction at the wall decreases 
faster along  the axial direction when  the  specularity  coefficient  is higher as  shown  in 
Figure  3.9.  In  addition,  when  the  particle‐wall  restitution  coefficient  decreases,  the 
difference  in solids volume  fractions at the wall using different specularity coefficients 
becomes smaller. Thus, the speculariy coefficient has a strong effect on the solid particle 
distribution  near  the  wall  and  this  effect  becomes  weaker  when  the  particle‐wall 
restitution coefficient decreases. The decrease in the particle‐wall restitution coefficient 
means  the  increase  in  the energy  loss by  collision between  the particle  and  the wall 




coefficient will have  less effect on  the particle  flow when  the particle‐wall  restitution 
coefficient is low. 





























































and axial profiles of  the solids volume  fraction at  the wall using different particle‐wall 




respectively.  As  reported  by  Almuttahar  and  Taghipour  (2008), when  the  specularity 
coefficient  is 0,  the particle–wall  restitution coefficient only plays a minor  role on  the 
solids  distribution.  Moreover,  its  effect  on  the  solids  distribution  in  the  riser  axial 






can  be  seen  from both  Figures  3.10  and  3.11.    This  is  because  the  fact  that  a  lower 
particle‐wall  restitution coefficient means higher energy  loss by  collision between  the 




In  addition,  the  effect  of  this  restitution  coefficient  becomes  more  obvious  as  the 
specularity coefficient increases as shown in Figures 3.10 and 3.11. And also, at a higher 
axial  location  in  the  riser,  the  difference  in  the  results  using  different  particle‐wall 
restitution coefficients becomes bigger as shown in Figure 3.11. Thus, the effect of the 
particle‐wall restitution coefficient on the solids distribution near the wall will be weak 





it also  can be  seen  that  the predicted  solids volume  fraction  is more  sensitive  to  the 
specularity coefficient than the particle‐wall restitution coefficient. 



























































Both  Almuttahar  and  Taghipour  (2008)  and  Benyahia  et  al  (2007)  indicated  the 
specularity  coefficient  and  particle‐wall  restitution  coefficient  do  not  affect  the  axial 
velocity  of  particles. Nonetheless,  in  a  typical  CFB  riser,  the  inlet  gas  distributor  has 







The  solids  velocity  at  this point  can be  considered  as  the  velocity  contributed by  the 
particle‐wall collision. It should be noticed that the solids lateral velocity at this point is 
negative for all cases, which means the particles move away from the wall. From Table 
3.2,  it  can be  seen when  the  specularity  coefficient  is 0,  the  lateral velocity does not 
change with the particle‐wall restitution coefficient, which is consistent with the results 
shown in Figures 3.10 and 3.11 that the particle‐wall restitution coefficient has no effect 
on  the  solids  flow when  the  specularity  coefficient  is  0.  However,  the  solids  lateral 
velocity  changes  with  the  particle‐wall  restitution  coefficient  when  the  specularity 
coefficient increases. And the lateral velocity increases when the specularity coefficient 




Also,  higher  particle‐wall  restitution  coefficient means  lower  energy  loss  by  collision 
between the particle and the wall.  So, particles have more energy to move away from 
the wall  after  the  collision, which  results  in  a higher  solids  lateral  velocity  and  lower 
solids  volume  fraction  rear  the  wall  as  shown  in  Figure  3.11  and  Table  3.3.    The 
correlation between  the  solid particle  lateral  velocity  and  volume  fraction  is  that  the 








  0  0.0001  0.0002 
0.95  ‐0.000086 ‐0.000313 ‐0.000828 
0.9  ‐0.000086 ‐0.000217 ‐0.000531 




Solids volume fraction  0  0.0001  0.0002 
0.95  0.063054  0.053299  0.038746 
0.9  0.063046  0.057283  0.045963 




the experimental data  (Li 2010),  it  is  found that the specularity coefficient 0.0001 and 
particle‐wall restitution coefficient 0.9 give the best agreement between the numerical 
results and experimental data. As those coefficients determining the physical properties 










Figure  3.12  presents  the  comparison  between  the  numerical  results  using  the 
specularity  coefficient  0.0001  and  particle‐wall  restitution  coefficient  0.9  and 
experimental data  for the radial profiles of the solids volume fraction  in the riser with 
different gas  superficial velocities and  solid particles circulation  rates.  It clearly  shows 




axial  direction while  it  decreases  near  the wall  in  the  axial  direction.  Comparing  the 
results  from  both  numerical  simulations  and  experiments  under  different  operating 
conditions,  it  is  found  that  the  solids  volume  fraction  increases  in  the  riser with  the 




This  could  be  contributed  by  the  high  gradient  of  the  velocity  and  the  error of  both 
numerical and experimental methods.   
The comparison  for  the radial profiles of  the solids velocity at different axial  locations 







and numerical  results. And near  the wall,  the  solids  velocity  is  close  to  zero or  even 
negative which is called back mixing due to gravity (Zhu et al. 1995). Similar to the solid 
holdup,  the  agreement  between  the  numerical  results  and  experimental  data  is 
generally good. However, larger discrepancy occurs near the inlet.  
The specularity coefficient and particle‐wall restitution coefficient are both empirically 




1,  which  can  be  tuned  by  these  two  coefficient.  Thus  for  both  numerical  and 
experimental methods, the region near the wall should be still investigated precisely. 
3.5 Conclusions	
The 2D simulations of the gas‐solids  flow  in a circulating  fluidized bed riser have been 
carried out using the Eulerian‐Eulerian method and kinetic theory of granular flow. The 
wall boundary condition  is defined based on the Jackson and Johnson wall theory. The 
solid  particle  volume  fractions  obtained  using  different  specularity  coefficients  and 
particle‐wall restitution coefficients are compared. The results show that the specularity 
coefficient has a  strong effect on  the  solid particle distribution near  the wall and  the 
effect becomes weaker with the increase in the particle‐wall restitution coefficient. The 
particle‐wall restitution coefficient has less effect on solid particle distribution near the 




specularity  coefficient decreases.  In  addition,  the wall boundary  condition  affects  the 
lateral  velocity  of  the  solid  particles  near  the  wall,  which  affects  the  solids  volume 
fraction near the wall. By comparing with experimental data, the appropriate specularity 
coefficient  and particle‐wall  restitution  coefficient have been proposed. However  the 




















































































































































































































































































4 Two	 dimensional	 simulation	 of	 catalytic	 ozone	







chemical  reactions.  It  is well know  that CFBs have higher gas‐solids contact efficiency, 
reduced axial dispersion for both gas and solids phases and higher gas‐solids throughput 
(Grace 1990; Reh 1999; Zhu and Cheng 2005). 
The  aerodynamic  study  is  important  to  improve  CFB  designs.  A  non‐uniform  radial 











To  study  the  characteristics  of  gas‐solids  reactions  in  a  CFB,  catalytic  ozone 
decomposition  is often used as  the model  reaction  in  last  two decades  (Kagawa et al. 
1990; Jiang et al. 1990;  Jiang et al. 1991; Bi et al. 1992; Ouyang, Lin, and Potter 1993; 
Ouyang,  Li, and Potter 1995; Bolland and Nicolai 2001;  Li 2010). During a  fluidization 
process  in a CFB, catalytic decomposition of ozone  into diatomic oxygen requires very 
low concentration of the ozone so that the gas density and temperature changes caused 
by  the  reaction  in  the  CFB  can  be  neglected.  In  addition,  the  catalytic  ozone 
decomposition  reaction has  an easily measurable  first‐order  reaction  rate  at  ambient 







widely  used  to  solve  the  solid  particle  phase  (Cruz,  Steward,  and  Pugsley  2006; 
Almuttahar  and  Taghipour  2008;  Wang  et  al.  2010;  Peng,  Zhu,  and  Zhang  2010). 
Turbulence model for the particle phase is used to describe the mixing of particles at the 










al  (2008)  reported  the  results about  the  simulation of ozone decomposition  in a gas‐
solids CFB  riser with  the  kinetic  theory of  granular  flow with  a  good  agreement with 
experiments.    However,  the  numerical  solutions  of  ozone  concentration  and  solids 
volume  fraction presented oscillated  in a  range between 5% and 50% of  the average 




Therefore,  the objectives of  this  study are  (1)  to develop a completed CFD model  for 
catalytic  ozone  decomposition  in  a  CFB  riser  using  the  Eulerain‐Eulerian method  and 
kinetic theory of granular flow; (2) to validate the generality of the proposed CFD model 
by  comparing  with  the  experimental  data  under  different  operating  conditions.  In 
addition, the effect of the particle size on the reaction rate will also be also investigated.  
4.2 Configuration	of	the	CFB	riser	






air  contained  about  20  ppm  ozone  is  supplied  from  the  nozzles  on  the  distributor 
located at the bottom of the riser, which are shown on Figure 4.2. It should be noticed 
that  the  distributor  is  not  axisymmetric.  Solid  particles  from  the  storage  tank  are 
fluidized by  gas  form  the perforated distributor plate  to  the  top of  riser. Due  to  the 
height of riser, the two‐phase flow can achieve in fully developed flow. 








Eulerian method.  Solids  phase  is  treated  as  a  continuum  phase  solved  by mass  and 
momentum  transport  equations  similar  to  those  of  fluid  phase.  The  momentum 
exchange  is  coupled  by  pressure  and  interphase  exchange  coefficient.  The  solids 
pressure  is  calculated  in  the  compressive  regime. Due  to  collision  between  particles, 
granular  temperature  is  introduced  to  be  proportional  to  the  kinetic  energy  of  the 






Conservation equation of mass for the gas phase
∂
∂t ቀα୥ρ୥ቁ ൅ ׏ ∙ ቀα୥ρ୥ νԦ୥ቁ ൌ 0  (1)
Conservation equation of mass for the solids phase
∂
∂t ൫αୱρୱ൯ ൅ ׏ ∙ ൫αୱρୱ νԦୱ൯ ൌ 0  (2)
α is volume fraction and αg+ αs=1 
Conservation equation of momentum for the gas phase
∂
∂t ቀα୥ρ୥ νԦ୥ቁ ൅ ׏ ∙ ቀα୥ρ୥ νԦ୥νԦ୥ቁ ൌ െα୥׏p ൅ ׏ ∙ ቀτ୥,୫
ധധധധധ ൅ τ୥,୲ധധധധቁ ൅ α୥ρ୥gሬԦ ൅ Kୱ୥൫νԦୱെνԦ୥൯  (3)
where 
τ୥,୫ധധധധധ ൌ α୥μ୥,୫ ቀ׏ νԦ୥൅ ׏ νԦ୥୘ቁ െ
2
3α୥μ୥,୫׏ ∙νԦ୥ I ̿
τ୥,୲ധധധധ ൌ െ23α୥ρ୥k୥I̿ ൅ α୥μ୥,୲ ቀ׏ νԦ୥൅ ׏ νԦ୥












Conservation equation of momentum for the solids phase
∂
∂t ൫αୱρୱ νԦୱ൯ ൅ ׏ ∙ ൫αୱρୱ νԦୱνԦୱ൯
ൌ െαୱ׏p െ ׏pୱ ൅ ׏ ∙ ቀτୱ,୫ധധധധധ ൅ τୱ,୲ധധധധቁ ൅ αୱρୱsԦ ൅ K୥ୱ൫νԦ୥െνԦୱ൯ 
(4)
where 
τୱ,୫ധധധധധ ൌ αୱμୱ,୫ ቀ׏ νԦୱ൅ ׏ νԦୱ୘ቁ െ
2
3αୱμୱ,୫׏ ∙νԦୱ I̿ ൅ λୱ׏ ∙νԦୱ I ̿
τୱ,୲ധധധധ ൌ െ23αୱρୱkୱI̿ ൅ αୱμୱ,୲ ቀ׏ νԦୱ൅ ׏ νԦୱ















νୱ,γ ൌ 0.5 ቀA െ 0.06Reୱ ൅ ඥሺ0.06Reୱሻଶ ൅ 0.12Reୱሺ2B െ Aሻ ൅ Aଶቁ  (6)
where A=αg4.14, B=0.8αg1.28 for αg≤0.85 and B=ag2.65 for α>0.85 and Reୱ ൌ ஡ౝୢ౩หνԦ౩ିνԦౝหμౝ,ౣ  
The solids pressure and viscosity are  related  to  the granular  temperature θs based on 
kinetic theory of granular flow. In the Syamlal‐O’Brien model (Syamlal and O'Brien 2003), 
it is expressed by 
pୱ ൌ 2ρୱሺ1 ൅ eୱሻαୱଶgୱ,଴Θୱ  (7)






















6ሺ3 െ eୱୱሻ ൤1 ൅
2
5 gୱ,଴αୱሺ1 ൅ eୱୱሻሺ3eୱୱ െ 1ሻ൨  (10)
Bulk viscosity 











∂t ൫ρୱαୱΘୱ൯ ൅ ׏ ∙ ൫ρୱαୱ νԦୱ Θୱ൯൨





4ሺ41 െ 33ηሻ ൤1 ൅
12
5 η









ଶΘୱଷ ଶ⁄   (14)
and the energy exchange between two phases is defined as φgs=‐Kgsθs 
(Gidaspow,  Bezburuah, and  Ding 1992). 
k turbulence model for the gas phase
∂
∂t ቀα୥ρ୥k୥ቁ ൅ ׏ ∙ ቀα୥ρ୥ νԦ୥ k୥ቁ
ൌ ׏ ∙ ൬α୥ ൬μ୥,୫ ൅
μ୥,୲
σ୩ ൰ ׏k୥൰ ൅ ቀα୥G୥,୩ െ α୥ρ୥ε୥ቁ ൅ Kୱ୥൫Cୱ୥ kୱ െC୥ୱ k୥൯
െ Kୱ୥൫νԦୱെνԦ୥൯
μୱ,୲





∂t ቀα୥ρ୥ε୥ቁ ൅ ׏ ∙ ቀα୥ρ୥ νԦ୥ ε୥ቁ
ൌ ׏ ∙ ൬α୥
μ୥,୲
σα ׏ε୥൰
൅ ε୥k୥ ቊCଵεα୥G୥,୩ െ Cଶεα୥ρ୥ε୥










where μ୥,୲ ൌ ρ୥Cμ ୩ౝ
మ
εౝ  and Cμ ൌ 0.09. 
k turbulence model for the solids phase: 
∂
∂t ൫αୱρୱkୱ൯ ൅ ׏ ∙ ൫αୱρୱ νԦୱ kୱ൯
ൌ ׏ ∙ ൬αୱ ൬μୱ,୫ ൅
μୱ,୲
σ୩ ൰ ׏kୱ൰ ൅ ൫αୱGୱ,୩ െ αୱρୱεୱ൯ ൅ K୥ୱ൫C୥ୱ k୥ െCୱ୥ kୱ൯
െ K୥ୱ൫νԦ୥െνԦୱ൯
μ୥,୲





∂t ൫αୱρୱεୱ൯ ൅ ׏ ∙ ൫αୱρୱ νԦୱ εୱ൯
ൌ ׏ ∙ ൬αୱ
μୱ,୲
σα ׏εୱ൰
൅ εୱkୱ ቊCଵεαୱGୱ,୩ െ Cଶεαୱρୱεୱ







where μୱ,୲ ൌ ρୱCμ ୩౩
మ





The catalytic ozone decomposition reaction  is a simple  irreversible  first‐order reaction 




∂t ቀα୥ρ୓యY୓యቁ ൅ ׏ ∙ ቀα୥ρ୓య νԦ୥ Y୓యቁ ൌ െ׏ ∙ α୥J୓̅య ൅ R୓య  (19)






∂t ቀα୥ρ୓మY୓మቁ ൅ ׏ ∙ ቀα୥ρ୓మ νԦ୥ Y୓మቁ ൌ െ׏ ∙ α୥J୓̅మ ൅ R୓మ 
(20) 







∂t ൌ WA୮k୰C୓య  (21)
kr  is the reaction rate constant  , which  is determined by experimental data.  It can also 














the  CFB  riser.  The  schematic  diagram  of  the  computational  domain  and  boundary 
conditions are shown in Figure 4.3. The boundary conditions at the inlet, outlet and wall 
are set up according to actual conditions in the riser. 
Inlet:  the profiles of  the velocities of gas and solids, and volume  fraction of solids are 







Wall:  for  the gas phase, no  slip velocity on  the wall  is used. For  the  solids phase,  the 
particles  can  slip on  the wall based on  the  Jackson and  Johnson  theory  (Johnson and 
Jackson 1987). The shear stress and collision energy are: 











In  Eqs.  (23)  and  (24),  φ  is  the  specularity  coefficient  and    es,w  is  the  particle‐wall 
restitution  coefficient.  The  second  term  in  Eq.  (24)  represents  the  energy  loss  by 
collision between particle and wall. . The specularity coefficient describes the roughness 
of  the wall  to  determine  the momentum  transfer  due  to  the  collision  between  the 
particle  and wall with  the  value  between  0  for  perfectly  specular  collision  and  1  for 
perfectly  diffuse  collision.  Particle‐wall  restitution  coefficient  is  the  parameter 
determining  the  dissipation  energy  per  particle‐wall  collision.  Both  of  the  specularity 










except  for  the  volume  fraction  equation  where  the  QUICK  scheme  is  used.  A 
convergence criterion of 10‐4 for each scaled residual component is specified except for 
the species fraction, where  10ିହ is used. The commercial CFD software ANSYS FLUENT 











Gas density (kg mଷ⁄ )  1.225
Gas viscosity (kg ሺm ∙ sሻ⁄ )  1.7894x10‐5 
Particle density (kg mଷ⁄ )  1730
Particle diameter (μm)  60, 120, 240 
Superficial gas velocity (m s⁄ )  3, 5, 8.3 








at  the  radial position of  r/R= 0.5  and  the  axial position of  x= 5m.  It  is  clear  that  the 
































































solid  particles.  The  lower  ozone  concentration means more  ozone  is  decomposed  to 
oxygen. As  the  reaction  catalyzed by  solid particles,  the ozone  concentration  strongly 
depends on the solids volume  fraction. The solid particles are dilute  in the centre and 
dense near  the wall  in  the CFB  riser due  to  the core‐annulus solids distribution  in  the 
radial direction. Thus, the ozone concentration should be lower near the wall than that 





effect of multiple‐step  reactions.  Simulations  are  carried out using W=0.5  and W=1.0 
and  the distributions of  the normalized ozone concentration  in  the  radial direction at 
different axial locations in the riser under the different operating conditions are given in 




concentration  is close  to 1. Along  the axial direction  in  the  riser,  the ozone begins  to 








































































































case with  νg=3 m/s  and Gs=100  kg/(m2∙s),  result  in  lower  ozone  concentration  (i.e.  a 
higher ozone decomposition conversion) as shown in Figure 4.8. Near the outlet of the 
riser  (at  x=9.61m),  the normalized ozone  concentration  is around 0.73. This  is due  to 








with  νg=5  m/s  and  Gs=100  kg/(m2∙s),  is  about  0.90.  This  trend  occurs  in  both  the 
experiments and  simulations. To  fully understand  the  trend under different operating 
conditions, simulations under the operating conditions of νg=8.3 m/s, Gs=100 kg/(m2∙s) 
and  νg=5 m/s,  Gs=200  kg/(m2∙s)  are  also  conducted  as  supplements.  The  normalized 
ozone  concentrations are given  in Figure 4.9.  It  is  clear  that  the ozone  concentration 













































































  50 kg/(m2∙s)  100 kg/(m2∙s)  200 kg/(m2∙s) 
3 m/s    26.6%   
5 m/s  5.28%  9.86%  18.2% 
8.3 m/s    3.68%   
The effect of particle size on the ozone conversion is also investigated with the particle 
diameters  of  60μm,  120μm  and  240μm.  According  to  Eq.  (21),  when  kr and W  are 
constants, the reaction rate equation is only with respect to Ap, the particle surface area 
per unit volume. Assuming  that  the particles are  spherical, as defined  in Eq.  (22),  the 
reaction rate  is charged by  the  fraction αs/ds, which  is  the solids volume  fraction over 
the  particle  diameter. When  the  particle  diameter  increases,  the  contact  surface  per 
particle mass between gas and particles will decrease, so, the reaction rate will be lower. 




two opposite effects on  the  reaction  rate. The simulation  results of normalized ozone 
concentration with different particle sizes are  illustrated  in Figure 4.10.  It  is clear  that 
the particle size has a great effect on  the ozone concentration and  larger particle size 
leads  to  higher  ozone  concentration,  which  represents  lower  ozone  conversion  (i.e. 
















































































granular  flow.  The  catalytic  ozone  decomposition  reaction  is  defined  as  a  first‐order 
reaction with  a  one‐step  reaction  rate  equation.  An  empirical  coefficient  (W)  in  the 
reaction  rate equation  is  introduced and W =0.5  is proposed. The 2D  simulations are 
carried out under different operating conditions and the results are compared with the 
experimental  data  to  validate  generality  of  the  proposed  comprehensive  CFD model.  
The  results  show  that  the ozone  concentration  strongly depends on  the  core‐annulus 
solid  distribution.  The  ozone  concentration  decreases  with  the  decrease  in  the 
superficial gas velocity or the increase in the solid circulation rate. And the particle size 
plays a major role on the reaction contributed by the contact surface area between two 


































































































































































solids  phases.  The  effect  of  the  specularity  coefficient  and  particle‐wall  restitution 
coefficient  in  the  Jackson  and  Johnson wall  boundary  condition  on  the  solids  phase 
flows has been  investigated  in order  to correctly predict  the solid particle distribution 
near the wall. The numerical results under different operating conditions are compared 
with  the  experimental  data  for  the  solids  volume  fraction,  solids  velocity  and  ozone 




distribution  near  the  wall  and  the  effect  becomes  weaker  with  the  increase  in  the 









and  the numerical  results  are  compared with  the experiment data  for  the  radial  and 
axial distributions. The agreement with the experiments  for the solids volume  fraction 
and  velocity  is  good  in  the  upper  region  of  the  riser.    The  difference  between  the 
numerical and experimental results is relatively large at the bottom of the CFB riser.  
In this study, a one‐step reaction is used to define the ozone decomposition. However, 
in  reality,  the  reaction occurs on  the surface and  inside of  the particles,  resulting  in a 
lower reaction rate than that of the one‐step assumption. Thus, an empirical correction 
factor is introduced and it is approved in this study that this correction factor should be 
0.5  by  comparing  the  predicted  ozone  concentration  distributions  in  both  radial  and 















(2) In this study, the flow at the  inlet  is not axisymmetric according to the experiment, 
and the best treatment for this case thus is the 3D simulation. 
(3) In term of the ozone concentration, in the Eulerian‐Eulerian multiple phase approach, 
a  one‐step  reaction  is  applied  ignoring  the  particles  surface  properties.  A  more 
advanced numerical  reaction  rate model needs  to be  investigated  to  increase  the 
simulation accuracy. 
(4) In  the  current available experiments data,  the  first measurement point away  from 
the wall  is at r/R=0.949, but for CFB simulations, the numerical results show a very 
large gradient  in the radial  location between r/R=0.949 and 1 due to wall boundary 







problems,  indicated    that  the grid size within  the order of 10‐50  times of  the particle 
diameter  is  ideal grid  size.   They also  indicated  that  the grid  size close  to 10  times of 
particle  diameter  can  be  a  critical  value  to make  sure  the  numerical  stability.  In  the 
Eulerian‐Eulerian  approach,  the  grid  captures  the  particle  cluster  rather  individual 
particles  as  demonstrated  by  Agrawal  (2001)  and  Zhang  et  al  (2001).  This  particle 
clusters  is considered as a mesoscale structure arisen as a result of an  instable motion 
between  gas  and particle phases,  the  length  scale of which  is  about  10  times of  the 
particle  size.  If  the  grid  size  is  smaller  than  this  length  scale,  the  fluctuation will  be 
revealed. Thus,  the mesh  independence study should be done with  the mesh size not 
smaller than 10 times of the particle diameter. 
For most  simulations  of  gas‐solids  flow  systems,  the  stability  of  the  homogeneously 
fluidized  state  is  corresponding  to  the  traveling  wavelength  of  the  perturbations 
(Andrews IV, Loezos, and Sundaresan 2005). Generally, this length should be not smaller 
than 10 times of the particle diameter. Therefore, the selection of the minimum grid size 













about  2  weeks  to  simulate  the  case  using  10‐6  s  time  step.  If  increasing  the mesh 
numbers,  the computational cost would be as much as  the single phase DNS method, 
which  is  too  expensive  to  run.  Thus,  in  consideration of  accuracy  and  computational 
time, 10‐4 s time step and the mesh with 12,093 cells are applied in this study. 
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